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High Performance Si Negative Electrode Composed of Silicate Inorganic Binder

̍ɽ·͕͖͑

௿୸ૉ社会の実ݱに向けて，ి 自動ंや೩ྉి஑自ؾ

動ंの開発，普ٴは解ܾࡦの一つである．リチウムイオン

ి஑のं載ద༻に向けては，さらなるి஑の高エネルギー

ີ度化が๬まれている（１），（̎）．そのアプローチの一つとし

て༰ྔの大きな活物࣭ࡐྉを༻いる方๏がݕ౼されてい

る．4i は 4200	mAh�H と高いཧ論༰ྔを有するため，次世

代のリチウム二次ి஑のෛۃ༻活物࣭として魅力的である

が，ॆ ์ి൓Ԡに൐う体積ม化が大きく，ి ．յをটく่ۃ

このため，ి が重ཁでܭઃۃ଄をҡ࣋するためのిߏۃ

ある（３）-（10）．

4i ଄ҡ࣋のために，όインダछや，ಋిॿߏۃのిۃి

ి，छࡎ  .が͓こなわれている（３）-（̑）．Fig౼ݕ૊成などのۃ

1 にࣔすように，όインダは「थܥࢷόインダ」と「無機ܥ

όインダ」に大ผすることができるが（̒）-（̔），本研究では，

࿦จ
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Use of a silicate inorganic binder was investigated 
with the goal of suppressing volume expansion of Si 
negative electrodes associated with charge-discharge.

Use of a Si negative electrode with the electrode 
density lowered by conductive carbon and with 
inorganic binder permeated to the electrode interior 
enabled control of the amount of electrode expansion 
associated with charge-discharge and suppression of 
delamination from the current collector and conductive 
path breakdown within the active material layer. This 
realized a high-performance Si negative electrode with 
a large reversible charge-discharge capacity.

XPS analysis and STEM-EDX analysis were 
performed to elucidate these factors. The results 
showed that in electrodes coated with an inorganic 
binder, a network of siloxane bonds formed and strong 
bonds were obtained, and an interface phase in which 
the Si and inorganic binder are fused also formed.

ཁɹɹࢫ

4i ෛۃのॆ์ిに൐う体積๲ுを཈੍する໨的で，έイ

．を͓こなった౼ݕ無機όインダを༻いるܥԘࢎ

ಋిॿࡎによりిۃのີ度を下͛，ి ಺部まで無機όۃ

インダがਁみࠐんだ 4i ෛۃを༻いることで，ॆ ์ిに൐

うిۃ๲ுྔを੍ޚでき，集ి体からのണ཭と活物࣭૚಺

のಋిパス੾断を཈えられたことにより，大きなՄ์ॆٯ

ి༰ྔを࣋つ高性ೳな 4i ෛۃが実ݱできた．

そのཁҼを解明するために，X14 解ੳと 4TE.-EDX

解ੳを͓こなったとこΖ，無機όインダコートిۃでは，

シロΩαン݁合ネットワークがܗ成されݻڧな݁合がಘら

れていること，4i と無機όインダが༥合している界໘૬が

．成されていることがわかったܗ
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(Glue, starch, lacquer, etc.)

(Li2O·nSiO2, Na2O·nSiO2, K2O·nSiO2, etc.)

(Acetylcellulose, nitrilecellulose, etc.)

(PVdF, CMC, PVA, etc.)

(PI, BPO, etc.)

(SBR, PTFE, PP, PE, etc.)

(Aluminum phosphate, magnesium phosphate, etc.)

(Fumed silica, alumina sol, etc.)

(Portland cement, alumina cement, etc.)

(Metal alkoxide (Al, Sn, Zr, etc.))

Current
products

Developed
products
(water solvent)

Binder

Inorganic

Organic Natural

Semi-synthetic

Synthetic Dissolved

Dispersion

Reaction

Silicate

Phosphate

Sol

Cement

Alkoxide

無機όܥԘࢎいέイڧ଄をҡ࣋するための݁ண力がߏۃి

インダ（以下無機όインダとݺぶ）に஫໨した（11）．

無機όインダ A20・n4i02（A はアルカリۚଐをࣔす）は

Ճ水分解によりシラϊール（-4i-0H）جが生成され，無機

ண，これをՃ೤することで୤ٵྉ表໘に水ૉ݁合によりࡐ

水ॖ合൓Ԡがىこり，ݻڧなシロΩαン（-4i-0-4i-）݁ 合

をܗ成できることがࣔされている（12），（13）．

4i を活物࣭としてར༻した場合では，アルカリ性水༹

ӷ（pH ʽ 11）下に͓いて活物࣭表໘がエッチンάされ，

式（１）にࣔす൓Ԡにより，4i 表໘に，-4i-0H 成さܗがج

れることが༧想される（14），（15）．

4i	�	4H20	ˠ	4i	0H
4	�	2H2	 （１）

この 4i 表໘のエッチンά൓Ԡがىきることによって，
Fig. 2 にࣔすように，無機όインダの 4i と活物࣭の 4i が

一体化し，ಛに 4i 活物࣭を༻いた場合に͓いて，ڧ力な݁

ண࡞༻をࣔすことがظ଴できる．しかしながら，ৄ 細な界

໘ߏ଄をࣔしたใࠂは見౰たらない．

Fig. 1   Classification of binders

Fig. 3   Manufacturing process of Si electrode
Fig. 2   Reaction mechanism of silicate inorganic 

binder

本ݕ౼では，無機όインダにより，Մి์ॆٯ༰ྔが向

上した高性ೳ 4i ෛۃをಘると同࣌に，無機όインダの݁

ண力のධՁをし，݁ ண力の向上ཁҼである無機όインダの

݁合༷式と，4i 活物࣭と無機όインダの界໘ߏ଄を明らか

にすることをࢼみた．

̎ɽ࣮ ๏ํݧ

�����4J ෛۃαϯϓϧ࡞ࢼ
無機όインダは，ै དྷのथܥࢷόインダとൺֱしてີ度

が大きいため（̔），スラリーృ工๏でे分な݁ண力をಘるに

は࣭ྔൺではଟめにՃえなければならない．そこで，Fig. 3

にࣔすように無機όインダ水༹ӷをैདྷのిۃにਁಁ後，

೤ॲཧすることによって，ܗ֨ࠎ成ࡎとしてద༻する手๏

がݕ౼されている（̒）-（10）．このプロセスでは，無機όイン

ダをۉ一に，かつ಺部までਁಁさせるためのిߏۃ଄が重

ཁとなり，無機όインダをਁಁさせるためのۭܺௐ੔がඞ

ཁである．

ಋిॿࡎはಋిパスのܗ成だけでなく，ۭ ܺにి解ӷ

をอӷする໾ׂも୲って͓り，例えばアセチϨンブラッ

ク（A#）では，࠯ঢ়ߏ଄（ストラクチϟー）が発ୡしている

ఔ，ಋి性やอӷ性が高まることがࣔされている（16）．こ

こでは，無機όインダのਁಁ性とಋి性を向上させるた

めに，ストラクチϟーの異なるಋిॿࡎ A# のݕ౼を͓こ

なった．
Fig. 4 にࣔすような物性のಋి性ॿࡎ A#1 と A#2 を༻

いて，Table 1 にࣔす水४のిۃを࡞੡した．A#2 は，A#1

とൺֱしてখཻܘでストラクチϟーが発ୡしているため，

無機όインダのؚਁ性とಋిパスのߏஙに༏れるとߟえら

れる（16）．また，ಋిॿྔࡎが増えることでもؚਁ性とಋి

性パスの向上がظ଴できる．

֤々のಋిॿࡎを༻いて，όインダとしてのスチϨン

ブタジエンΰム（4#R）を 4	 wt�，増೪ࡎとしてカルϘΩ

シメチルセルロースナトリウム（$.$）1	wt� をؚΉスラ

リーをそれͧれௐ੡した．次いで，ௐ੡した֤スラリーを

集ి体（ಔഩ）にృ෍，ס૩後，֤ ෛۃのલۦ体をಘた．લ

体のృ工ྔは，໿ۦ 2.3	mH�cm2 となるようにௐ੔した．こ

のようにしてಘられたαンプル No.	 2 から No.	 4 のෛۃの

Silicate binder

120°C or more

Dehydration

Silicate binder

Active material Active material Conventional electrode
with silicate binder

Silicate binder

Active material Binder with conductive carbon Silicate binder

Conventional electrode
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લۦ体にスプϨー๏にて無機όインダ水༹ӷ（,20・34i02	

10	 wt�）をృ෍し，ਁ ಁさせた後，120ˆס૩࿍にてՃ೤

ॲཧすることによって，無機όインダをߗ化させ，ࢼ験ి

．をಘたۃとなるෛۃ

�����αϯϓϧධՁ
ଌఆ߅௚ྲྀ఍ۃి�������
シスςムث఍抗ଌఆۃి，にରしてۃ੡した֤ෛ࡞

R.2610（日ஔి機株式会社੡）を༻いて，ి シートの合ۃ

．૚直ྲྀ఍抗のଌఆを͓こなったࡐ

όΠϯμ෼෍ػͼແٴ࡯؍அ໘ۃి�������
無機όインダをコートしたαンプル No.	 2 から No.	 4 の

ෛۃにରして，૸ࠪ型ి子ݦඍڸ（4E.）による断໘֦大

観࡯を実ࢪした．また，ి 子プローブマイクロアナライβ

（E1.A）により無機όインダ༝དྷ成分であるカリウム（,）

ૉマッピンάを͓こない，断໘に͓ける無機όインダのݩ

ਁಁ度の分෍をௐべた．観ࢼ༺࡯ྉは֤ෛۃを 5	mm Пα

イζに֤ෛۃからଧちൈき，次いでిۃ໘積が൒分になる

ように੾断後，ಘられた੾断໘を Ar イオンミリンάで断

໘Ճ工することにより࡞੡した．

�������όΠϯμ݁ணྗධՁ
No.	 1 と No.	 2 のෛۃにରしてిۃ಺部の݁ண力をධ

Ձするために表໘・界໘物性解ੳ（4A*$A4）によるせん

断ڧ度のධՁを͓こなった．ଌఆ৚݅をϘラκンਕ（ਕ෯

1.0	mm），すくい֯ 20 ，˃ಀ͛֯ 10 ，˃水平଎度 2	�m�T，ਨ

直଎度 0.2	 �m�T とし，ਂ さ 5	 �m，10	 �m，15	 �m の３఺

にରしてਕを水平移動させ，式（̎）によりせん断ڧ度をٻ

めた．

 = 
Fh�

2wd cot�
	 （̎）

W �	せん断ڧ度
Fh�	水平ՙ重
w�	ਕ෯
d�	せん断ްさ

I �	せん断֯度	

みなしせん断ڧ度はI 	�	45 と˃する．

தͷۃి������� 4J�0 ݁߹ղੳ
無機όインダコートిۃでは，無機όインダによる4i-0

の݁合が新たにܗ成されているかを֬ೝするため，X ઢޫ

ి分ޫ๏（X14）による解ੳを͓こなった．No.	 1 と No.	 2

のෛۃにରして，X14 ଌఆを͓こない，4i	 2p ෇ۙのスϖ

クトルをൺֱした．4i-0 の݁合ൺ཰は，スϖクトルの໘積

ൺ཰によりࢉ出した．

όΠϯμք໘ղੳػ෺࣭ͱແ׆�������
無機όインダコートした No.	 2 のෛۃにରして，૸ࠪಁ

ա型ి子ݦඍڸ（4TE.）により無機όインダのコートঢ়

態と，活物࣭と無機όインダの界໘૊成の解ੳを͓こなっ

た．4TE. 観࡯は，໿ 300	nm ֯Ҭについて実ࢪし，界໘૬

の有無と界໘૬のްみをௐべた．また，エネルギー分ࢄ型

X ઢ分ੳ（EDX）によるݩૉ分ੳを͓こない，EDX スϖク

トルڧ度から，活物࣭，界໘૬ٴび無機όインダ૬のそれ

ͧれに͓けるアルカリۚଐ原子のߏ成原子શ体にରするׂ

合（at�）をਪఆした．Ճえて，EDX によるݩૉマッピンά

ଌఆを実ࢪした．

�����ηϧධՁ
�������ίΠϯηϧ࡞ࢼ
	П14）ۃとなるෛۃ験ࢼ mm）と，ରۃにリチウムۚଐ

ഩ（П16	 mm），セパϨータにΨラスෆ৫෍（アυόンςッ

ク੡，(A100），ి 解ӷにϔΩαフルオロリンࢎリチウム

（Li1F6）をエチϨンカーϘネート（E$），エチルメチルカー

Ϙネート（E.$），ジエチルカーϘネート（DE$）に༹解さ

せたి解ӷ（1.1	.	Li1F6�E$：E.$：DE$	�	3：4：3	vol．）を

༻いてコインセル（R2032）を࡞੡した．

�������ίΠϯηϧධՁ
Թ度をڥ験؀ࢼ 25ˆ，ి ྲྀີ度を 0.025	$-rate，カット

オフిҐを 0.01	V から 1.5	V（potential	 verTVT	Li��Li）と

して֤ෛۃのॳճॆ์ి࣌に͓ける༰ྔを֬ೝした．

࡯؍அ໘ۃͷిޙి์ॆ�������
ॳճॆ์ి後のコインセルを解体し，No.	 1 と No.	 2 の

ෛۃの断໘ 4E. 観࡯を͓こなった．Fig. 4   Physical property values of conductive carbons

Table 1   List of electrode samples

AB1

37

58

82

0.08

23 nm37 nm

Structure Structure

AB2

23

133

180

0.05

Item

Particle size (nm)

Specific surface
area (m2/g)

Quantity of iodine
adsorption (mg/g)

Packing density
(g/ml)

Image of AB
structure

Conductive carbon Silicate binder

None

K2O · 3SiO2 

K2O · 3SiO2 

K2O · 3SiO2 

No.

1

2

3

4

AB1

AB2

5 wt%

20 wt%

20 wt%
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Electrode density (g/cm3)

1

2

3

4

AB1

AB2

5 wt%

20 wt%

20 wt%

Conductive carbonNo.
Silicate binder ratio

(wt%)

-

11

10.2

20

Precursor

0.83

0.98

0.66

With silicate
binder

-

0.87

0.87

0.7

Fig. 5   Electrode DC resistance of samples

されたのにରして，ෛۃલۦ体のີ度が高かったαンプル

No.	 3 では，, しているこࡏ૚の表໘෇ۙにภۃૉがෛݩ

とがわかった．

ෛۃલۦ体のిີۃ度が௿いことで，ෛۃલۦ体中にۭ

ܺをܗ成でき，ి ಺部から集ి体界໘までे分な無機όۃ

インダ水༹ӷをؚਁできたとߟえられる．一方ີ度が高い

αンプル No.	 3 ではे分なۭܺがಘられないために，ి ۃ

಺部まで無機όインダをਁಁできなかったとߟえられる．	

�����ແػόΠϯμʹΑΔॆ์ిੑೳվળޮՌ
�������ίΠϯηϧධՁ
ෛۃαンプル No.	 1 から No.	 4 を༻いたコインセルに͓

いて，༰ྔଌఆを͓こなった．Fig. 7 に，ॳճॆ์ిカーブ

を，それͧれのॳճॆ์ి༰ྔとޮ཰を Table 3 にࣔす．

無 機 ό イ ン ダ コ ー ト に よ り ，ॳ ճ の Մ ٯ ༰ ྔ が

397	mAh�H から 2550	mAh�H に大෯に向上した．ಋిॿࡎ

ྔと無機όインダྔがଟく，ి ಺部まで無機όインダがۃ

ਁಁしていた No.	4 では，4i のཧ論༰ྔにۙい 4164	mAh�H

のॳճॆి༰ྔをࣔし，ॳճॆ์ిޮ཰は 93.3� という高

いՄٯ性をࣔした．αンプル No.	 4 では無機όインダのޮ

ՌにՃえて，ి ಺のి子఻ಋ性がվળされたことによりۃ

์ిಛ性が向上したとߟえられる．一方，ಋిॿྔࡎはଟい

が，無機όインダが表໘෇ۙのみにภࡏしていた No.	 3 で

は，ॳճのॆిはするものの，ॆ ์ిޮ཰がۇか 19ˋであ

り，無機όインダのޮՌはখさかった．無機όインダのޮՌ

をे分に発شするためには，無機όインダがిۃ಺部まで

े分にਁみࠐんでいることが重ཁであることがわかった．

Fig. 6   Cross-section SEM images and EPMA 
mappings of K element

Table 2   Electrode density and silicate binder ratio

Electrode resistance

�
cm

1.0

0.8

0.6

0.4

0.2

0.0
No. 2 No. 3No. 1 No. 4

No. 2 (AB1 5 wt%) No. 3 (AB1 20 wt%) No. 4 (AB2 20 wt%)

10 µm10 µm10 µm

10 µm10 µm10 µm

SEM
images

EPMA
mappings
of K
element

̏ɽ݁ Ռͱ࡯ߟ

�����ಋిॿࡎʹΑΔແػόΠϯμਁಁ౓�
όΠϯμྔػ౓ͱແີۃి�������
֤ෛۃαンプルの無機όインダの࣭ྔൺ，લۦ体ిۃの

ີ度，無機όインダృ工後のີ度を Table 2 にࣔす．A#1

では，無機όインダృ工લのిີۃ度は，ಋిॿྔࡎを増

やすことで大きくなった．無機όインダൺ཰はಋిॿྔࡎ

によって大きなม化は無かった．খཻܘで，࠯ঢ়ߏ଄が発

ୡしているA#2 を༻いたిۃでは，ಋిॿྔࡎ 20	wt�で，

度が大෯に下がり，A#1ີۃి とൺֱして無機όインダృ

工ྔも増Ճした．これらの݁Ռより，খཻܘで࠯ঢ়ߏ଄が

発ୡしているಋి性ॿࡎをଟく༻いることで，ి 度をີۃ

下͛られ，ి ి，度が下がることによりີۃ 中のۭܺがۃ

増えたことで，े 分な無機όインダ水༹ӷྔをؚਁできた

とߟえられる．

�������αϯϓϧ߹ࡐ૚௚ྲྀ఍߅
Fig. 5 に֤ෛۃのిۃ合ࡐ૚の直ྲྀ఍抗஋をࣔす．無機

όインダなしの No.	 1 と無機όインダありの No.	 2 をൺֱ

すると，無機όインダృ工による఍抗上ঢはۇかであっ

た．ಋిॿྔࡎが 5	wt� である No.	 2 と，20	wt� である

No.	3 では，ಋిॿྔࡎが増えることで఍抗は௿下した．ಋ

ిॿྔࡎを増Ճさせたことにより，ి ಺のి子఻ಋ性がۃ

վળされたとߟえられる．ಋిॿྔࡎは同じであるがॿࡎ

छྨが A#1 である No.	 3 と A#2 である No.	 4 をൺֱする

と，A#2 を༻いた No.	4 に͓いて，ߋに఍抗஋が下がった．

খཻܘで࠯ঢ়ߏ଄の発ୡしている A#2 のಋి性ೳ向上ޮ

Ռが大きいことがわかった．

�������αϯϓϧஅ໘࡯؍ͱແػόΠϯμ෼෍
Fig. 6 に，αンプル No.	2 から No.	4 のෛۃ断໘の 4E.

ը像と，無機όインダ༝དྷ成分である , ૉのݩ E1.A

マッピンάਤをࣔす．ෛۃલۦ体のີ度が௿かったαンプ

ル No.	 2 と No.	 4 では，無機όインダ༝དྷの , ۃૉがෛݩ

૚શ体の集ి体界໘までे分にਁಁしていることが֬ೝ
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࡯؍.&அ໘4ޙి์ॆ�������
コインセルධՁにてॳճॆ์ిを͓こなった後の No.	 1

と No.	 2 のిۃ断໘ 4E. ը像を Fig. 8 にࣔす．無機όイン

ダコートなしのిۃでは，ి ，૚の体積๲ுが大きくࡐ合ۃ

また集ి体෇ۙのണ཭が֬ೝされた．ॳճॆి࣌にണ཭がى

こったことで，ಋిパスが断྾されたため，์ ిできなかっ

たとߟえられる．無機όインダコート 4i ి，ではۃి ಺ۃ

のクラックは一部存ࡏするものの，体積๲ுが཈えられ，ま

た集ి体からのണ཭が֬ೝされなかった．これらの݁Ռか

ら，活物࣭と無機όインダの݁合によりిۃの݁ண力が向

上したことが，Մٯ༰ྔ向上につながったとߟえられる．

�����ແػόΠϯμͷ݁ண࡞༻ղੳ
�������4"*$"4 ʹΑΔిۃ಺෦ͷ݁߹ྗධՁ
Fig. 9 に No.	1 と No．2 のిۃの 4A*$A4 に͓いてଌఆ

したిۃ಺部のせん断ڧ度Нをࣔす．ి ಺の݁ண力をࣔۃ

Table 3   First charge-discharge capacity and efficiency

Fig. 7   First charge-discharge curves of Si/Li coin cells at 0.025 C

Capacity (mAh/g)
No.

1

2

3

4

Charge

2346

3059

3657

4164

Discharge

397

2550

695

3885

Efficiency
(%)

16.3

83.4

19.0

93.3
Fig. 8   Cross-section SEM images after first cycle

19.5 µm 39.1 µm

(a) No. 1 (b) No. 2

Delamination

50.0 µm

Pristine

Fig. 9   Shear strength in electrode
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すせん断ڧ度は，無機όインダコートにより̐ഒ΄ど増Ճ

した．無機όインダコートにより，ి に݁ݻڧ಺がࡐ合ۃ

合していることがわかった．ਂ さ方向が増Ճするにैって

向であった．これは無機όインダృ工લの܏度が下がるڧ

4#R όインダ分෍がӨ響しているとߟえられる．無機όイ

ンダの有無にؔわらͣ܏きは΄΅同じであることから，無

機όインダは಺部までۉ一に分෍し，ڧ度を向上させてい

るとਪଌされる．

�������914 ʹΑΔ 4J�0 ݁߹ղੳ
Fig. 10 に No.	 1 と No.	 2 のిۃの X14 ଌఆした 4i	 2p

スϖクトルをࣔす．いͣれのαンプルも，4i-4i の݁合をࣔ

すピーク（99	 eV ෇ۙ）と 4i-0 ݁合をࣔすピーク（103	 eV

෇ۙ）が֬ೝできた．ݕ出されたશての 4i に઎める 4i-0

݁合のׂ合を Table 4 にࣔす．無機όインダコートにより，

શての 4i にରする 4i-0 ݁合のׂ合が増Ճしていることが

֬ೝできた．このため，4i 活物࣭表໘෇ۙにݩ々存ࡏして

いた 4i02 にՃえて，無機όインダコートしたものでは，έ

イࢎԘ༝དྷの 4i-0 ݁合が増Ճしたとߟえられる．

また，無機όインダコートしたものでは，4i-0 ݁合ピー

クが௿エネルギーଆにシフトしていた．4i02 の݁合エネル

ギー103.2	eV から 103.9	eV にରして，έイࢎԘは 102	eV

から 103	eV であったため，無機όインダ༝དྷの 4i-0 ݁合

の増ՃにىҼしてピークシフトがىこったとਪఆできる．

これらの݁Ռから，無機όインダコートしたものでは，無

機όインダ༝དྷのݻڧな 4i-0 ݁合のネットワークがܗ成

されていることがࣔࠦされる．

෺࣭׆������� � ແػόΠϯμք໘ղੳ
Fig. 11 にαンプル No.	 2 の 18	 �m ֯಺に͓ける EDX

マッピンάਤをࣔす．4i 活物࣭पลに無機όインダ成分で

ある 0 ૉとݩ , ．された࡯ૉが観ݩ
Fig. 12(a) に 4i 活物࣭表໘の 4TE. 像をࣔす．4i 活物

࣭表໘上に，ް さ໿ 40	 nm ఔ度の無機όインダ૬が֬ೝで

きた．Fig. 12(b) の	4i 活物࣭と無機όインダの界໘ྖҬに

͓いて，໼印の方向に 4i ૉ，0ݩ ,，ૉݩ ૉのݩ EDX ラ

イン分ੳした݁Ռを Fig. 12(c) にࣔす．Fig. 12(c) にࣔすよ

うに，活物࣭૬ A，界໘૬ #，無機όインダ૬ $ とした࣌

Fig. 10   XPS spectra of Si 2p peak of Si electrode

Table 4   Si-O bonding ratio for all Si 

Fig. 11   EDX mapping (18 µm × 18 µm) of 
electrode No. 2

Fig. 12   STEM image and EDX line analysis of Si 
surface
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の，֤ ૬に͓けるݩૉൺ཰を Table 5 にࣔす．界໘૬のݩ

ૉ分෍をイメージ化したਤを Fig. 13 にࣔす．界໘૬ # で

は，無機όインダ૬ $ とൺֱして , ૉのؚ有ྔがଟくݩ

存ࡏしていることがわかった．この原Ҽとしては，式（１）

によって活物࣭の 4i と無機όインダが൓Ԡし，4i 表໘が

エッチンάされると同࣌に，無機όインダの中࿨が進行し

たため，アルカリۚଐがԘとして活物࣭表໘である界໘૬

にଟくੳ出されたとߟえられる．すなわち，活物࣭の 4i 表

໘がエッチンάにより༹解することで，無機όインダとڧ

い݁合力を有する -4i-0-4i- ݁合をܗ成し，無機όインダ

と一体化することで，よりݻڧな界໘をܗ成できているこ

とがਪଌできる．

ことがわかった．この界໘૬は，4i 表໘がアルカリ性水༹

ӷによってエッチンάされ，4i と無機όインダが一体化し

ているというԾઆを࣋ࢧしている．

4i の๲ுऩॖに଱えಘるి֨ࠎۃをҡ࣋できる高性ೳ

4i ෛۃの実ݱには，無機όインダ同࢜の -4i-0-4i- ݁合に

Ճえて，4i と無機όインダが༥合している界໘૬のܗ成が

重ཁであることを明らかにした．
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Table 5   Element ratio of interface domain

Fig. 13   Element distribution model of interface 
domain

Si (at%)

O (at%)

K (at%)

Phase A
Si grain

93.8

6

0.2

Phase B
Interface

54.4

1.7

43.9

Phase C
Silicate binder

0.1

37.8

62.1

BBA C

̐ɽ·ͱΊ

ಋిॿࡎのௐ੔した 4i ෛۃにέイࢎԘܥ無機όインダ

をద༻した．ి ಺部まで無機όインダをਁಁさせることۃ

で，ॆ ์ిに൐うిۃ๲ுྔを੍ޚでき，集ి体からのണ

཭を཈えられたことにより，大きなՄి์ॆٯ༰ྔを࣋つ

高性ೳな 4i ෛۃが実ݱできた．そのཁҼを解ੳしたとこ

Ζ，以下の݁論をಘた．

無機όインダコートにより，ి ಺部の݁合力が，コーۃ

トなしిۃの̐ഒఔ度向上した．X14 解ੳにより，ి ಺ۃ

に無機όインダによる 4i-0 ݁合がܗ成されていることが

わかった．

活物࣭ - 無機όインダ界໘の૊成分ੳを͓こなったとこ

Ζアルカリۚଐݩૉがଟく存ࡏする界໘૬が存ࡏしている
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